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Ferromagnetic　 tunnel　 junctions（MTJs ） in　 which 　 a

thin　MgO 　seed 　layer　was 　inserted　between 　Fe　bottom
electrode 　and 　MgF2 　insulating　barrier　were 　fabricated
through 　the　use 　 of 　 molecular 　 beam 　epitaxy ．　 The
structure 　and 　 tunnel　 magnetoresistance （TMR ） were

investigated　for　Fe （200A ）IMgO （5　A）ノ］MgF2 （20A ）1Co
（200A ）junctions．　RHEED 　observation 　suggested 　that

an 　MgF21ayer 　deposited　 at 　 room 　temperature 　was 　in
amorphous 　 or 　 nanocrystalline 　 state ．　 The 　 TMR 　 ratio

observed 　for　a　typical 　MTJ 　with 　barrier　height　of 　1．6　eV

was 　 1．8 ％ at 　4．2　K 　 and 　decreased 　 with 　increasing
temperature ，　down　to　O．7 ％ at 　293　K ．　It　was 　found　that
the　 bias　 dependence 　 of 　 TMR 　 shows 　 a 　 strong

asymmetric 　feature，　in　 contrast 　to　 conventional 　MTJs
with 　amorPhous 　alumina 　barriers．

Key 　 words ： tunnel 　junction，　 TMR ，　MgF2 ，　 MgO ，　 seed
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1． は じめ に

　 絶 縁 層 を 強 磁 性 金 属 で 挟 ん だ 構造 を 有 す る 強 磁 性 トン

ネ ル 接合 の 研究 が磁気 セ ン サ
ー

や磁気 ラ ン ダム ア ク セ ス

メ モ リー（MRAM ）な どへ の 応 用 を 目 指 して 精 力 的 に 行 わ

れ て い る．通 常，強磁性 ト ン ネル 接合 に は 絶縁体 と し て

Al 酸化 物 が 用 い られ て お り ， 50 ％近 い トン ネ ル 磁気抵抗

（TMR ）比 が 得 られ て い る 且
一3）．しか し一方 で ，Al 酸 化

物 の絶縁層は ア モ ル フ ァ ス 構造 を有す る ため，接合 の 電子

構造 の モ デ ル 化 が 容易 で は な く ， TMR 効果 の メ カ ニ ズ ム

を論 じ る土で しば しば障害 とな っ て い る．

　ま た ，TMR の 大 き さ は 強 磁性 体 と絶縁 層 の 界面 で の 伝

導電 子 の ス ピ ン 分極率 に 依存す る と考え られて お り，ス ピ

ン 分 極 率 は 絶 縁 層 の 物 質 に よ っ て ， そ の 符 号 も 含 め て 大 き

く変化 し得 る こ とが 指摘 されて い る 4
−
6〕．こ の よ うな こ と

か ら Ta20s5），　 HfO27），　MgO8 ）
，　AIN9）な ど Al 酸化物以外

の 絶縁 体 を 用 い た研 究 が 近 年 試み られ ，
FetMgOfCoFe で

の 70 ％ を越 え る TMR や Ta205 を用 い た 場合の ス ピ ン 分

極率の 符号の 反 転 な ど が 大 き な注 目 を 集め て い る．

　最近 ，我 々 は MgF2 を絶縁体 マ トリ ク ス に 用 い た グ ラ ニ

ュ ラー薄膜 が A1酸 化 物 を 用 い た 場合よ り大 きな TMR を
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示 すこ とに 着 目 し 10），MgF2 を用 い た トン ネル 接合 の 作製

を試み た ！1）．Fe／MgF2／Co 接合で は ，　Fe 上 の MgF2 の 濡

れ性 が 悪 く MgF2 絶縁層 に ビ ン ホー
ル が 生 じた が ，　 Fe と

MgF2 の 間 に 薄 い MgO シ
ード層 を挿 入 す る こ と に よ り ピ

ン ホー
ル の 形成を抑制 する こ とが 出来 る こ とを見出 した．

フ ッ 化 物 を絶 縁 体 に 用 い た トン ネ ル 接合 は ， こ れ ま で に 報

告が 無 く興味 が持 た れ る ．た だ し ，FefMgOtMgF2 ！Co 接

合 で は MgO シード層 が ス ピ ン依存 トンネ ル 効 果 に及 ぼす

影響 を 無視 で き な い た め ，特性 改 善 の た め の 構 造 の 最 適 化

の み な らず絶縁層 の 2 層搆造を考慮 した磁気伝導特性 の

基礎的評価 が 不可欠 で あ る ．

　本研究で は
，
Fe1MgOIMgF2 ／Co 接合 の 基本的特性 の 評

価 と して ， そ の 構造 と磁気抵抗特性を調ぺ た ．ま た ， 2 層

の 絶縁層 を有するこ との 影響 に つ い て の 考察も行 っ た．な

お ，今 回 作 製 した 試料 に つ い て は ，接合抵抗 に 多少 の ぱ ら

つ きが み られ た。こ の た め ，比 較 的 接合 抵 抗 が 大 き く電 圧

特性や 温 度依存性 が 系 統的 に 評価 で きる 試料 を典型試料

と して 選 び ， そ れ ぞ れ の 評 価 を行 っ た．

2． 実験方法

　Fig．1 に 作製 し た トン ネ ル 接合 の 模式図を示す．試料作

製 に は ロ ードロ ッ ク 室 を 装備 し た 超高真空蒸着装 置 を 用

い た．到達真空 度は 約 3 × 10JiO　Torr で あ り ，下部電極（Fe）

お よ び 上 部 電 極 （Co）は 電 子 ビ ーム （EB ）蒸着 法 で メ タ ル マ

ス ク を用 い て 幅 0，5mm の 十字 パ ター
ン （接合面積 ：0．25

Fig．1Schernatic　illustration　ofthe 　sample ．
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mm2 ） に 室温 で 成膜 し た．設定膜厚は Co ，　 Fe 電極共 に

200A と し ， 蒸着速 度 は O．3Atsec と した ．な お ，
　 Fe 電極

は 結晶性 お よび 平坦性 の 改善の ため成膜後 200 ℃ で ア ニ

ー
ル を 行 っ た ．MgO シ

ード層 は Fe 電 極 上 に Mg を EB 蒸

着法 に よ り室 温 で 成膜 し た後 ，
ロ ードロ ッ ク室内で 30 秒

間 プ ラ ズ マ 酸化 す る こ とに よ り形成 した．そ の 際の 酸化条

件 は ， 投 入 電 力 10　W
， ア ル ゴ ン

ー
酸 素 混 合 ガ ス 圧 4Pa ，

酸素分圧 0．8Pa で あ る．MgF2 層は MgO 層 の 形成 に 続 い

て ， ク ヌ
ーセ ン セ ル を 用 い て 室 温 で 20A 成長 さ せ た ．こ

の 際の 成膜速度 は O．2Alsec で あ る．なお ，マ ス ク 交換 は

チ ャ ン バ ー内 で 連 続的 に 行 っ て お り試料作 製中 の 大気暴

露は無 い ．また，こ れとは別 に トン ネル 接合各層 の 結晶構

造 の 評 価 を 行 う た め に 同 じ 条 件 で MgO （100）tFe

！MgOIMgF21Co の 4層膜を作製 し，　in　
’
situ で の RHEED

観察 を 行 っ た ．磁 化 測 定 は トン ネ ル 接合作 製時 に 同
一

基板

内 に 得 ら れ た 磁 化 測 定 用 試 料 （4mm × 4mm ）を 用 い て

SQUID 磁束計 に より行 い ，電流
一
電圧特性および 磁気抵

抗 効 果 は ， 直流四 端子法 を 用 い て 測定 し た．こ れ らの 測定

は 4．2K ，77　K ，室温で そ れ ぞ れ 行 っ た ．

3．結 果 お よび考察

　Fig．2（a ）・（c）に MgO （100）1Fe1MgOIMgF2 〜Co 　 4 層 膜 の

成膜中に 得 られ た RHEED パ ターン を示 す ．　 Fig．2（a ）は

MgO （100）上 に Fe　 200A を 成長 させ 200 ℃ で ア ニ
ー

ル 後

の bccFe （100）表面 の パ タ
ー

ン で あ る．　 Fe は MgO 基板上

で エ ピ タ キ シ ャ ル 成 長 して お り ， 比 較 的 平 坦 な 単結晶表 面

を 反 映 し た 鮮明な ス ト リ
ー

ク が 観察 さ れ ，MgO （100）面内

で MgO 【001】〃Fe 【Olllの 方 位 関 係 を有 して い る．な お ，bcc

基 本格子か らの 回折 に 加えて ，それ らの 間に もス トリ
ーク

が 見 ら れ る が ，こ れ は Fe の 清浄表 面 が 2 × 2 に 再 配 列 し

て い る こ と に よ る も の で あ る と考 え られ る 12〕．Fig．2（b）

は ，Fe 上に 作製 し た MgO 　sA の 表面 の パ ターン で あ る．

プ ラ ズ マ 酸 化 に よ り形 成 さ れ た MgO 層 は Fe 上 に エ ピ タ

キ シ ャ ル 成長 し て い る こ とが 分 か る．しか しな が ら 回折 パ

ターン が ス ト リーク 状 か ら ス ポ ヅ ト状 に 変化 した こ とか

ら MgO の 表面の 平坦性 は Fe 表面に 比 ぺ て 劣 化 して い る

こ とが 分か る ．こ の MgO シード層 上 に成 長 さ せ た MgF2

で は 明瞭な パ ター
ン が 観察されず，成膜時 の 基板温度 が 低

い た め ア モ ル フ ァ ス ま た は 微 結 晶 に な っ て い る も の と 考

え られ る ．次 に ，Fig．2（c）に Co 表面 の パ タ
ー

ン を示 す．

室 温 で の 成 長 で は MgF2 の 結晶配列 の 乱 れ に 伴 い Co 層も

多結晶 と し て 成長 し て い る こ と が 分 か る．
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Fig．2RHEED 　patterns 　taken 　for　an 　Fe （200A ）1MgO （5
A）fMgF2 （20A ）ノCo （200A ）film　grown 　on 　 a　MgO （100 ）

substrate 　 aleng 　 the　 MgO 【OOI］　 azimuth ．　 （a）・（c）
correspond 　to　the　surface 　 of 　the　Fe　 bottom　 electrode ，
the　MgO 　seed ，　 and 　the　Co 　top　electrode ，　respectively ．

　Fig．3（a ＞（b）に そ れ ぞ れ Fe ／MgOIMgF21Co トン ネル 接合

の 4．2K で の 磁 化 曲 線 と磁気 抵 抗 曲 線 を 示 す．磁 化 曲 線 は

二 段 ル
ープ を 示 して お り Fe 電極 と Co 電極 に 保磁力差 が

生 じて い る こ とが 分 か る．印 加磁場 1kOe に お い て 試料

の 磁 化 は ほ ぼ飽和 して い る ．一
方 ，− 1000e 〜− 2000e

の 領域 に は，磁化 が 0 に 近 い 負 の 値を示 して い る部分 が 見

ら れ る．こ の 部 分 で は ， 保磁力 の 小 さい Fe 層の 磁化ベ ク

トル が 先 に 反 転 し Fe 層 と Co 層 の 磁 化 ベ ク トル が 互 い に

反 平 行 に近 い 配列 とな っ て い る と考 え られ ，磁気抵抗曲線
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N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetlcs 　SOCIety 　of 　Japan

　

2
　

　
　
　
　
1
　
　
　
　
　

0
　

　

　

　

　

1
　
　
　
　
　

2

　
　

　
　

　
　

　
　

　
　

　
　

　
　

　
　
　
　
　
　
　

　
　

（

コ

ε
 

寸

−

9
）

慧
§
∈

。

器
島
。

Σ

484

　 482A

α
） 4808

§478
・
器
卍476

474

　472
　 　−1000　　　−500　　　　　0　　　　　500 　　　　1000

　　　　　　　　　 Field（Oe ）

Fig．3　（a） Junction　resistance 　and 　（b） normalized

magnetization 　 at　 4．2　 K 　 as 　 functions　 of 　the　 applied

magnetic 　field　for　an 　Fe （200 　A）tMgO （5　A ）ノMgF2 （20
A）1Co （200A ）MTJ ．　The 　bias　voltage 　fbr　the　 resistance

measurement 　was 　10　mV

が 最大値 を 示 す こ と が 推 測 さ れ る．実 際 ，Fig．3（b）に 示 し

た 磁気 抵 抗 曲線 は 磁化曲線 とあ る程度良 い 対応関係 を 示

して お り，

　　　　　　　　　TMR ＝ （RAP − Rp）IRp　　　　 （1）

（こ こ で ，Rp ，　RAPは そ れ ぞ れ 磁化 が 平行および 反平行 の

と きの 抵抗値）で 定義され る TMR 比 は 1．8 ％ で あ る．し

か し な が ら ，磁 気 抵 抗 曲 線 は 最 大値 近 傍 が 平坦 に な っ て お

ら ず，磁化 の 完全な反平行状態は 実現 して い な い こ と を 示

して い る ．ま た ， 磁 化 曲線は Co 層 の 磁化過程 が 全体的 に

負 の磁 場 方向 に シ フ トし て い る た め 正 の 磁 場 の 領 域 で は

保磁力 差 が 不 明 瞭 とな っ て お り ， こ れ を反 映 して 磁気抵抗

曲線は磁場 に 対 して 非対称性 の 強 い もの とな っ て い る．こ

の こ とよ り，Co 層 に一方 向 性 の磁気 異 方性 が 誘導 され て

い る こ とが 示 唆され る。その 原因は 明らか に な っ て い な い

が ，本試料 は 表面保護層 を 有 して い な い た め ， 200A の

Co 層表 面 に お け る 酸化 物 の 生成 に よ る 交換結合 が 可 能性

の
一

つ と して 考え られ る ．
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Fig．　4　Temperature　dependence　 of 　the　junction
resistance 　 and 　TMR 　 ratio 　for　 an 　Fe （200　A ）NgO （5

A）ノMgF2 （20A ）’Co （200A ）MTJ ．

一

Current（A／。 m2 ）

）

Fig．5Current ・voltage （1
−V ）characteristics 　at　4．2 　K 　for

an 　Fe （200A ）1MgO （5A ）1MgF2 （20A ）ノCo （200A ）MTJ ．
The　current 　direction　from 　Fe 　 to　Co　corresponds 　to　the

positive　bias．

　Fig．4 に接合抵抗 と TMR 比 の 温 度依存性 を示 す．接合

抵 抗 は 温 度 が 高 くな る に 従 い 急激に 減少 して い る ．抵 抗 の

温 度依存性 が 大 き い の は ，絶縁体中に イ オ ン 欠陥などを含

む こ とに よ り，そ れ が 欠陥準位 とな り ， こ れ らの 欠 陥準位

か ら電子 が 熱 的 に 励 起 さ れ る こ と が 原 因 で あ る可 能性 が

考 え られ る 13）．また ，TMR 比 も同 様 に 温 度 が 高 くな る に

従 い 減少 して い るが ， 接合 抵 抗 に 比 ぺ る と緩やか な変化 で

あ る．77K お よび 室温で の 磁化測定は 温 度 上 昇 に よ っ て

保磁力差 が 小 さ くな っ て い る こ とを示 して お り，こ の こ と

も TMR の 温度変化 に 寄与 して い る もの と考 え ら れ る．

　Fig．5 に 印加磁場 1kOe で の ， す な わ ち Fe お よ び Co

電 極 の 磁 化 が 互 い に 平 行 の 場合 の 42K に お け る電流
一

電圧特性を示す．非対称な構造 を 有す る 絶縁 層 で あ る に も
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関 わ ら ず ， 原点 に 対 して ほぼ対称 で あ る こ とか ら ， MgF2

層 と MgO 層 の 障壁高さ の 差の 影響 は 少な く，絶縁層 の 実

効的 な 障壁高さはおおよ そ 対称的 で あ る と 見 な せ る も の

と 考 え られ る．Simmons の ト ン ネル 電流 の 理論式 14｝を測

定結果 に フ ィ ヅ テ ィ ン グ し た結果 ， 完全 な
一

致 に は 至 らな

か っ た が ，目安 とな る 値 と し て ，障壁高 さ 約 L6 　eV ， 障

壁厚さ約 16A が 得 られ た．絶 縁 層 の 設定膜厚 は MgO 　5A

と MgF220A を合わ せ て 25A で あ り ， フ ィ ッ テ ィ ン グ に

よ り求 め た 障 壁 厚 さ は 設 定 膜 厚 よ り gA 下 回 る 結 果 と な

っ た．こ れ は ，MgF2 表面 が 平坦で はな い た め に ，絶縁層

の 薄 い と こ ろ に お い て 主 に トン ネル 効 果 が 生 じて い る為

で あ る と考えられ る．

　 Fig．6 に 4 ，2　K に お け る TMR 比 の バ イ ア ス 電 圧 依存性

を 示 す．上 部電極（Co）か ら下 部電極（Fe）へ 電 子 が トン ネ ル

す る 場合 を正 バ イ ア ス と した ．グ ラ フ は バ イ ア ス 方 向 に 対

して 著 し く非対称 な 形 を して い る．正バ イ ア ス 領域 で は

TMR 比は バ イ ア ス 電 圧 に 対 して 急激 に減少 し 300 　mV で

ほ ぼ 0 と な り ， 興 味 深 い 事 に ，さ らにバ イ ア ス 電圧 を 上げ

て い くと 再び TMR が 現 れ ，一
定値 を保 つ よ う に な る．一

方，逆バ イ ア ス
， す な わ ち 電 子 が 下 部電極（Fe）か ら上部電

極（Co）に トン ネ ル す る と き に は ，　TMR 比 は バ イ ア ス 電 圧

に 対 して 比 較的緩慢 に 変化 し，約 300mV で 半 減 して お り，

500mV を越 え る と TMR 比 は ほ ぼ一
定 に な る．通 常 の A1

酸化物 を絶 縁 層 に 用い た 場合 に は ，こ の よ うな 著 しい 非 対

称性 を有する TMR 比 の バ イ ア ス依 存性 は 観測され て お ら

ず，ほ と ん ど の 場 合 TMR 比 は バ イ ア ス の 増 加 に 対 して 減

少 す る の み で あ る．Sharma らは，A1203 と Ta205の 2 層
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か ら な る絶縁層 を用 い た 場 合 に ， そ れ ぞ れ の 界面 に お け る

ス ピ ン 状態密度 を反映 した非対称性 の 強 い TMR 比 の バ イ

ア ス 依存性 が 現 れ る こ と を 報告 して い る 5）．本研究 の

Fe／MgOIMgF21Co 接合も MgO と MgF2 の 2層 の 絶 縁 層 を

有 して お り ， こ の こ とが 非対称なバ イ ア ス 依存性 の 原 因 と

な っ て い る可能性があ る ．ま た ， Mg の 酸 化 が Fe 層 に ま

で 及 ん で い る 可 能 性 や 未酸化 の Mg が 界面に 残 っ て い る

可能性 も考え られ る た め ， こ れ らの 界面が TMR の バ イ ア

ス 依 存 性 に ど の 様 に 寄与 して い る か に つ い て は ， 今後

MgO 層の み の 試料 や ，酸 化 条 件 と MgO 層 お よび MgF2

層 の 厚 さ を 系統的 に 変化 させ た試料 に つ い て も測定 を行

い 比較検討す る必 要 が あ る．

4 ． まとめ

　Fe1MgOIMgF21Co 接合 を作 製 し，そ の 構 造 と磁 気 抵 抗

特性 を調 べ 以 下 の 結果 を 得 た ．

（1）RHEED 観察 の 結果 ，　bccFe（100）面 上 で MgO シー

ド層 は エ ピ タ キ シ ャ ル に成 長 して い る こ と が 分か っ た．ま

た ， MgO 層 上 に室 温 で 成長 した MgF2 はア モ ル フ ァ ス ま

た は 微 結 晶 とな っ て い る こ と が 示 唆 さ れ た ．

（2）上下 電極 の 保磁 力 差 の 存 在 を示 す 磁化 曲線が 得 られ ，

磁 気 抵 抗曲 線 との 良 い 対応関係 がみ ら れ た ．

（3）接合抵抗 は 温度上昇 に 伴 い 急激 に 減少 し た．また，

TMR 比 は 4．2　K に お い て 1．8 ％ で あ り，温度上昇 に 伴 い

減少 した が ， その 変化 は接合抵抗の 温 度変化 と比 ぺ る と緩

や か で あ っ た．

（4）TMR 比 は バ イ ア ス 電 圧 の 方向 に 対 して 著 しい 非対

称性 を示 し，さ らに MgF2 ／Co 界 面 か ら FefMgO 界面へ 電

子 が トン ネ ル す る場 合 に は ，300mV 付近 の バ イ ア ス 電 圧

にお い て TMR が極小を示 した．
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